フロアブルコンポジットレジンの着色性 by 原 健一郎
	 9
神奈川歯学，50-1，9 ～ 19，2015 原　　　　著 キーワード
フロアブルコンポジットレジン
着色性
未重合層
光沢度
緒 言
　コンポジットレジンは天然歯と同様な色調が得ら
れ，操作性も簡便であり，接着システムの確立ととも
に機械的強度も向上し1,2），臼歯部などの咬合負担に
も適応が可能とされており，歯科医療の中で不可欠な
材料となっている。
　近年，歯質接着性を有するコンポジットレジン修
復においては，歯の侵襲を最小限に抑える Minimal	
Intervention（MI）の概念が広く浸透しており3），う
蝕によって感染した歯質を除去すること以外に不必要
な歯質の削除を避けることが原則となり，結果として
窩洞はダウンサイズされることになった。小さな窩洞
または浅い窩洞や従来のペーストタイプでは充填操作
が困難となる複雑な形態の窩洞に対応するために，ダ
イレクトアプリケーションタイプによって直接窩洞へ
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Abstract
Purpose: The objective of this study was to show that long-term color changes to flowable resin composites vary 
according to whether or not the material is polished after light-curing.
Materials and methods: Flowable resin composites used were Estelite Flow Quick L-size (Tokuyama Dental), MI 
Fil (GC),  Clearfil Majesty LV (Kuraray Medical) and Tetrik N-Flow (Ivoclar Vivadent), and the universal resin 
composite Clearfil Majesty ES-2 (Kuraray Medical). After light each specimen was separated into two groups. One 
group was polished to a mirror-surface (polished group) and the other group was not-polished (non-polished group). 
All specimens were assessed for color differences with a spectrometer after immersion in tea solution or distilled 
water, or exposure to room temperature air, for 28 days. The surface glossiness of the specimens was determined 
using a gloss meter. The data were analyzed using one-way ANOVA followed by Tukey’s multiple comparison tests.
Results: After immersion in each solution for 28 days, we found that color change in non-polished group in the 
tea solution was significantly different when compared with the distilled water group or the room air temperature 
group. In addition, the oxygen-inhibiting surface layer was thick enough resin color strong. 
Conclusion: These results suggest that flowable resin composites are subject to decreased color change over 
the long term when they have undergone a polishing procedure because of the formation of an oxygen-inhibiting 
surface layer, similar to that observed in universal resin composite. 
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アプローチが容易なフロアブルコンポジットレジンが
各社より市販されている。このフロアブルコンポジッ
トレジンは，流動性もある程度コントロールでき，附
形性も良好になり簡便な操作性から使用頻度が高い。
しかしながら，ペーストタイプと比べて流動性が高い
ことから，レジン成分の量，フィラータイプや含有量
などに依存するため，咬合負担のかかる臼歯部修復処
置への信頼性，さらには長期的な口腔内での審美性の
継続などの疑問が生じていると思われる 4）。
　コンポジットレジン修復後，着色性の食品や嗜好品
や，プラーク由来の色素等が沈着，あるいは吸着する
ことが考えられ，時間の経過とともに着色する傾向が
ある欠点も以前より指摘されている5–7）。
　その中でフロアブルコンポジットレジンは充填後，
肉眼的には審美性が良好なため，研磨操作を行わない
で放置する場合も日常臨床ではある。しかしながら，
日常的に摂取される飲食物中の酸やアルコールなどの
成分が，各種修復材料に対して物理的あるいは化学的
な影響を与えることが報告されている8–15）。松本ら16）
も各種ドリンクのコンポジットレジンに与える影響に
ついて検討を行い，ドリンクの種類により着色性や脱
離性の違いを報告しており，フィラーの脱離やマト
リックスレジンの崩壊などによる表層部の劣化が生じ
ること17–19），あるいはアルコール性ドリンクがフロア
ブルコンポジットレジンの機械的性質に負の影響を与
えることも報告されている20）。
　本研究は，フロアブルコンポジットレジンの光重合
後の研磨操作の有無による着色性の違いと未重合層の
厚さ，ならびに光沢度の差について検討を行った。
表1　本研究で使用したコンポジットレジン
表2　コンポジットレジンの組成
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実験材料および方法
1.　材料
　実験に供した材料は，市販フロアブルコンポジット
レジンとして Estelite	Flow	Quick	L サイズ（EFQ；
Tokuyama	Dental，A1，Lot.J1181），MI	Fil（MIF；
GC，A3，Lot.1305231），Clearfil	Majesty	LV（CML；
Kuraray	Medical，A1，Lot.0202BB），Tetrik	N-Flow
（TRF；Ivoclar	Vivadent，A3，Lot.J23953）の 4 種を，
市販ペーストタイプコンポジットレジン（ユニヴァー
サルコンポジットレジン）として Clearfil	Majesty	
ES-2（ES2；Kuraray	Medical，A2，Lot.1J0001） の
計 5 種とした（表 1,	2）。
2.　方法
1）着色試験
　（1）試料の作製
　試料は直径 11 mm，厚さ 5 mm のポリエチレンモー
ルド内にコンポジットレジンを填塞し，上下面をスラ
イドガラスを介して 1 kg の荷重を 60 秒間加えた，光
照射器（Optilux	LCT,	Kerr）にて 60 秒間上下面より
光照射して硬化させて作製した。その後，圧接面か
ら約 0.5 mm を削除するように耐水研磨紙にて #4,000
まで全面を研磨し，ラッピングフィルム #15,000（3M	
ESPE，Minnesota，USA），そしてダイアモンド砥粒
とバフを用いて鏡面研磨を施し，蒸留水にて 30 分間
超音波洗浄した。洗浄後，側面と裏面はネールヴァー
ニッシュを塗布した。また，光照射のみの未研磨群も
同様に作製し，以下の実験に供した。
　（2）着色試験
　着色溶液は，茶葉 3.5 g に沸騰蒸留水 100 ml を加え，
90 秒間放置して抽出した後，濾紙（Advantec,	#5A）
を用いて濾過し緑茶抽出液を得た。1 試料に対して
5 ml の抽出液で浸漬し，37℃にて毎分 60 回の振盪状
態で保管した。抽出液の交換は 1 日ごととして 28 日
間保管した。また，37℃蒸留水に浸漬した群（蒸留水
保管群）も作製して同期間で交換を行い，さらに室温
大気中保管群も同様に作製した。各保管群の試料数は
6 個とした。
　（3）色差測定
　各保管した試料表面を色彩色差計（CR241,	ミノル
タ，測色径 1.8 mm）にて L*a*b* 表色系により測色し，
着色試験 7，14，および 28 日後を測定した。測色に
際しては試験片をエアーにて軽く乾燥して 1 試料に
つき 3 箇所を測定し，その平均値を試料の値とした。
なお，色差は基準にΔE*ab を算出した［ΔE*ab ＝
（Δa2+Δ b2+ΔL2）1/2］。色差の有意差は 95％以上の人
が色差を感じることができるとされるΔE*ab の平均
値が 1.2 以上を以て検定した 21）。
2）未重合層の測定
　（1）試料の作製
　試料は直径 20 mm，厚さ 1 mm のポリエチレンモー
ルド内にコンポジットレジンを填塞し，上下面をスラ
イドガラスを介して 1 kg の荷重を 60 秒間加えた後，
光照射器にて 60 秒間上下面より光照射して硬化させ
て作製した。
　（2）未重合層の除去と厚さの計測
　光照射した直後に試料の重量を秤量（AE163，
Mettler）し，その後表層の未重合層をアセトンにて
十分に除き，再度秤量し，各コンポジットレジンの密
度，硬化物の容積と表面積から未重合層の厚さを算出
した。なお，各コンポジットレジンは 9 個とし，得ら
れた値はそれぞれの平均値および標準偏差を求め，一
元配置分散分析により有意水準 5% で統計学的に処理
し，有意差が認められた場合にはさらに Tukey’s の多
重比較検定を行った（IMB®	SPSS®	Statistics	version	
20 使用）。
3）光沢度の測定
　（1）試料の作製
　試料は直径 11 mm，厚さ 5 mm のポリエチレンモー
ルド内にコンポジットレジンを填塞し，上下面をスラ
イドガラスを介して 1 kg の荷重を 60 秒間加えた後，
光照射器にて 60 秒間上下面より光照射して硬化させ
て作製した。その後，圧接面から約 0.5 mm を削除す
るように耐水研磨紙にて #4,000 まで全面を研磨し，
ラッピングフィルム #15,000，そしてダイアモンド砥
粒とバフを用いて鏡面研磨を施し，蒸留水にて 30 分
間超音波洗浄した。洗浄後，側面と裏面はネールヴァー
ニッシュを塗布した。また，光照射のみの未研磨群も
同様に作製し，以下の実験に供した。
　（2）光沢度の差の算出
　試料表面を光沢計（GM-268,	KONICA	MINOLTA，
測色径 1.8 mm）にて測定角度 60°とし，キャリブレー
ション後に計測した後，37℃蒸留水中および室温大気
中に 7，14，および 28 日後の光沢度を測定した。測
定に際しては試験片をエアーにて軽く乾燥して各試料
の中央付近を 3 回測定し，その平均値をもって試料の
値とし，試料作製直後を基準に光沢度の差を算出した。
各保管群の試料数は 9 個とし，未重合層の厚さと同様
に統計学的に分析を行った。
結 果
1.　色差
　着色試験後の色差の結果を図 1 から 5 に示す。EFQ
群を除き，未研磨群はフロブルコンポジットレジン，
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図1　各保管期間におけるEFQの色差（ΔE*ab）
　未研磨群は着色群で他群と比べて若干の色差を生じたが有意な差はなく，研磨群では着色群が他群と
比べて色差が低かった。
図2　各保管期間におけるMIFの色差（ΔE*ab）
　未研磨群は着色群が保管期間の延長とともに色差が有意に高くなり，研磨群では着色群が他の保管条
件よりも低い色差であった。
図3　各保管期間におけるCMLの色差（ΔE*ab）
　未研磨群は着色群が保管期間の延長とともに色差が有意に高くなり，研磨群では着色群が他の保管条
件よりも低い色差であった。
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ペーストタイプコンポジットレジンに関わらず，着色
群が室温大気中保管群および蒸留水保管群と比較して
28 日保管後でΔE*ab 値が 4 以上となり有意な色差を
示した。研磨群の着色群は未研磨群と比べて，また室
温大気中保管群および蒸留水保管群と比べて継時的に
有意な色差の変化は認められなかった。また，EFQ
群は他のコンポジットレジンと比べて，未研磨群およ
び研磨群ともに色差の有意な差は認められなかった。
2.　未重合層の厚さ
　各コンポジットレジンの未重合層の厚さの結果を
図 6 に示す。各コンポジットレジン間すべてで有意な
差が認められ，MIF 群の未重合層は約 6 μm と他のコ
ンポジットレジンと比べて有意に厚かった（p<0.05）。
また，ES2 群も約 4 μm と厚く，CML 群は約 2 μm，
TRF 群は約 1 μm であり，EFQ 群は約 0.6 μm と他の
コンポジットレジンと比較して最も薄い未重合層であ
図4　各保管期間におけるTRFの色差（ΔE*ab）
　未研磨群は着色群が保管期間の延長とともに色差が有意に高くなり，研磨群では着色群の色差が高く，
他の保管条件と同様の色差となった。
図5　各保管期間におけるES2の色差（ΔE*ab）
　未研磨群は着色群が保管期間の延長とともに色差が有意に高くなり，研磨群では着色群の色差が高く，
他の保管条件と同様の色差となった。
図6　各コンポジットレジンの未重合層の厚さ
　未重合層の厚さで最も厚かったのはMIFで6 μm，次い
でES2，CML，TRF，EFQの順となり，最も薄かった
EFQで約0.6 μmの未重合層であり，すべてのコンポジッ
トレジン間で有意な差を認めた。
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り，有意に低い値であった（p<0.05）。
3.　光沢度の差
　着色試験後の光沢度の差を図 7 から 11 に示す。各コ
ンポジットレジンの光沢度の差の傾向は同様であり，
研磨した室温大気中保管群の光沢度の低下は有意な差
は認められず（p>0.05），未研磨の蒸留水保管群が経時
的に有意な光沢度の差を示した（p<0.05）。特に，MIF
と ES2 の未研磨群の室温大気中および蒸留水保管群
が 28 日後において他のコンポジットレジンと比較し
て有意な光沢度の差であった（p<0.05）。
考 察
　近年，金属の高騰や金属アレルギーの懸念や回
避 22），より天然歯に近い色調での修復ならびに補綴
処置としてセラミックスやコンポジットレジンが頻用
されてきおり，物性の改良により臨床においても信頼
性が高くなってきている23,24）。その中でコンポジット
レジンは操作性の良さから直接修復処置に最も使用さ
れ，流動性の良好なフロアブルコンポジットレジンが
主流となる傾向である25）。しかしながら，ペーストタ
イプと比較して機械的強度に疑問もあり，臼歯部など
図7　各保管期間におけるEFQ表面の光沢度の差
　未研磨群は蒸留水群が保管期間の延長とともに光沢度の有意な差が生じ，研磨群では継時的な差
は認められなかった。
図8　各保管期間におけるMIF表面の光沢度の差
　未研磨群では大気中群および蒸留水群，研磨群では蒸留水群で保管期間の延長とともに差が大き
くなる傾向であった。
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の咬合力が負荷する部位への使用には懸念がまだ残
る26）。また，修復後に時間の経過とともに着色性の食
品や嗜好品，プラーク由来の色素等が修復物表面へ沈
着，あるいは吸着することから着色する傾向があると
いう欠点も指摘されている27,28）。さらに，光照射後も
充填物表面には光沢があり，研磨操作を行わないで修
復処置が終了する場合もあり，審美的材料として色調
の変化が生じる可能性があると考えられる。
　そこで本研究では，フロアブルコンポジットレジン
の光重合後の研磨操作の有無に着目して，着色性と未
重合層の厚さ，ならびに光沢度の差を検討することを
目的とした。
　コンポジットレジンの色調については，光重合形式
の場合，光照射時間に依存する可能性が考えられる。
フロアブルコンポジットレジンの重合時の光照射時間
と色調の変化の関係については，20 秒間であると 60
秒間と比べて水中 2 週間後で色調の変化が大きくなる
と報告 29）されていることから，本研究では，すべて
の試料の作製時の光照射時間を 60 秒間とした。
　また，本研究における着色試験では色素基準試料と
して色素液浸漬前の各試料と，比較として蒸留水保管
の試料を用いた。これはコンポジットレジンの色調が
修復後経過的に変化する性質を有しているため30），着
色による正確な色差を得るためには同一材料の蒸留水
図9　各保管期間におけるCML表面の光沢度の差
　未研磨群では大気中群および蒸留水群，研磨群では蒸留水群で保管期間の延長とともに差が大き
くなる傾向であった。
図10　各保管期間におけるTRF表面の光沢度の差
　未研磨群では大気中群および蒸留水群，研磨群では蒸留水群で保管期間の延長とともに差が大き
くなる傾向であった。
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保管試料を基準とすることが妥当であると考えられ
る。また同期間での水分の影響を考慮するために，室
温大気中保管の試料も作製した。
　その結果，28 日間の着色試験後，未研磨群はフロ
アブルコンポジットレジン，ペーストタイプコンポ
ジットレジンに関わらず，大気中保管群と蒸留水保
管群と比べて継時的に明らかな着色を生じた。特に
MIF の未研磨の着色群が大気中保管群および蒸留水
保管群と比較して有意な色差を示した。研磨した着色
群は未研磨群と比べて，また室温大気中保管群および
蒸留水保管群と比べて大きな色差の変化は認められ
ず，TRF と ES2 群を除き，低い色差を維持していた。
これは，未研磨群の試料表面には未重合層が存在する
ことにより，緑茶抽出液の色素が吸収したため，研磨
群と比較して著しく色差が生じたと考えられる。
　各フロアブルコンポジットレジンのフィラー含有
量は製品により約 40 から 80 wt% と幅は広く，フィ
ラー形態や検出される構成元素も異なる31）。レジンの
流動性は単にフィラーの含有量のみが影響を与えるの
ではなく，フィラーの形態や含有するモノマーの配合
量により決まるため，各メーカーは独自の製品に特徴
を与えるために工夫するところである32,33）。その中で
供したフロアブルコンポジットレジンで EFQ は他の
コンポジットレジンと比べて，未研磨群および研磨群
ともに着色性が低かったこと，また未重合層も薄いこ
とから表層部の劣化が生じ難い傾向であると考えられ
る。さらに 0.4 μm と 0.07 μm の 2 種類の径の球状フィ
ラーを 71 wt% 配合されていることにより，表面滑沢
性が得られ，色調変化を小さくしていると考えられ
る。EFQ のマトリックスレジンとして，他のコンポ
ジットレジンと違いラジカル増幅型光重合開始剤を採
用したテクノロジー34）で短時間において重合硬化が
終了することからも色調の変化も低くなったと考えら
れた。韓らは 35），酸性もしくはアルコール性ドリン
クに浸漬した後も，表層部粗造化を指標として，既存
の製品について比較検討した結果，EFQ の表面安定
性は他のコンポジットレジンよりも向上し，酸性ある
いはアルカリ環境下では，フィラーの少ないマトリッ
クスレジン成分の多い材料に対しても不利な条件であ
ると示唆している。
　MIF にはランタンフッ化物フィラーとストロンチ
ウムガラスフィラーが配合されており，フッ化物含
有，かつ大きいフィラー粒子の間隙をナノフィラー粒
子が埋めることでフィラー含有率が向上したナノハイ
ブリッドタイプで，マトリックスレジンの露出が少な
い構造となっていると報告されている36,37）。
　また，CML は 20 nm のシラン処理されたコロイ
ダルシリカと 3 μm 以下のバリウムガラスフィラー
が配合されたマイクロハイブリッドタイプ，TRF は
400 nm と 700 nm のサイズの異なるイットリウム・
フルオロフィラーを配合したナノハイブリッドタイプ
である。
　フロアブルコンポジットレジンの表層部劣化の程度
は，フィラーの種類にも関係があり，フッ化物がフィ
ラーに配合されている場合はフッ化物の徐放が，バリ
ウムガラスはアルカリ環境下で表層部に劣化が生じる
と報告 17）されている。また，これらフィラーは水分
の影響を強く受けること，酸やアルカリに対する抵抗
も弱いことから比較的容易にマトリックスレジンから
脱離し，表面劣化の一因となり，未研磨群の MIF と
図11　各保管期間におけるES2表面の光沢度の差
　未研磨群では大気中群および蒸留水群，研磨群では蒸留水群で保管期間の延長とともに差が大き
くなる傾向であった。特にES2は28日保管で最も大きな光沢度の差が生じた。
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ES2 は未重合層が厚かったこともあり，色差が著しく
高かったと推察される。
　コンポジットレジンにおいて，マトリックスレジン
中のフィラーの分布様式も表層部劣化に影響を与える
と考えられる。フロアブルコンポジットレジンのマト
リックスレジンには流動性の高いモノマーや希釈モノ
マーが用いられているため，フィラーが自重により容
器の中に不均一に分布する結果，充填物表面でマト
リックスレジンの露出が多くなる可能性があり，フィ
ラー含有率の低い材料に表面劣化を生じやすいと推察
できる。また，シラン処理されたフィラー添加のコン
ポジットレジン材料は，材質の向上が確認されてお
り38–40），製造段階においてマトリックスレジンにおけ
るフィラーの分布が均一度の高いコンポジットレジン
材料に仕上げられ，品質が向上したと報告されている
が，微細化されたフィラーを均一にマトリックスレジ
ン中に混和することも容易でなく，これもフロアブル
コンポジットレジンの表面にマトリックスレジン露出
の多い要因の一つと考えられる。
　ペーストタイプコンポジットレジンは重合時に空気
中の酸素の影響で再表層に未反応なマトリックスレジ
ンである未重合層が存在する。同様にフロアブルコン
ポジットレジンにも重合後には未重合層が存在し，製
品によりその層の厚さが異なることを本研究より明ら
かとなった。この未重合層の厚さは，各フロアブルコ
ンポジットレジンの組成，特にベースモノマーの含有
量に依存すると考えられるが，通常はフィラーの含有
量を重量率（wt%）から差し引いたものがマトリック
スレジンとなり，未重合層の厚みと関係があると思わ
れる。しかしながら，本研究より未重合層の厚さは，
重量率よりも容積率（vol%）に影響される傾向であ
ることが示唆された。本研究で供した試料は，ガラス
面を上下に挟み，大気に触れない状態で各コンポジッ
トレジンを重合硬化させて作製し，表層に未重合層が
存在したが，臨床においては光照射する方向には大気
が存在し，さらに未重合層が厚くなると考えられる。
したがって，先に述べたように，未重合層が厚いフロ
アブルコンポジットレジンは着色が強くなり，色差も
大きくなる傾向であった。
　本研究では，重合硬化後の研磨操作の有無に着目し
て，着色試験後の色差と未重合層の厚さについて検討
したが，さらに臨床的な観点から肉眼的に見た時を考
慮して光沢度を測定した。光沢度については，継時的
な変化を実数値で表記するのが通常であるが，本研究
では，色調については色差として測定しているため，
光沢度についても継時的な差として検討を行った。そ
の結果，各コンポジットレジンの光沢度の差の傾向は
色差と同様であり，研磨した室温大気中保管群の光沢
度の変動は最も低く，未研磨の蒸留水保管群が経時的
に光沢度の差の低下が著明であった。これは光照射後
に肉眼でも光沢があり，未重合層が存在することが認
められるため，水中保管により未重合層に水分の吸収
あるいは未重合層が溶出したことから光沢度が低下し
たと考えられた。
　特に，MIF と ES2 の未研磨群の室温大気中および
蒸留水保管群が 28 日後において他のコンポジットレ
ジンと比較して著明な光沢度の差が生じた。この 2 種
のコンポジットレジンのマトリックスレジンの含有量
は，他のコンポジットレジンを比べて容積率（vol%）
が若干低いため，未研磨である表層に存在する未重合
層に蒸留水保管した群では吸水，そして室温大気中保
管した群では大気中の酸素との反応が生じて光沢度の
差が著しく低下したと考えられる。
　また，通常大きな粒子のフィラーが含まれるレジン
の機械的強度は向上するものの，フィラーが脱離す
るとレジン最表層は粗面となる41）。ES2 は 0.37 から
1.5 μm フィラーを配合されたハイブリッドタイプで
あり，フィラー粒径が他のフロアブルコンポジットレ
ジンと比べて比較的大きく，光沢度に依存したと考え
られる。修復物あるいは補綴物の表面粗さの値が高い
と光沢度が低下し 42,43)，反対に表面粗さが低くなると
光沢度が高くなると報告されている44）。
　コンポジットレジンの着色因子は表面粗さ以外に，
重合度，気泡率，ベースレジンの種類，ならびに着色
環境などの種々な物理化学的性状が影響していると思
われ，一概に言うことはできないが，今回の研究から，
コンポジットレジンの組成により着色の違いが明確と
なった。さらに未重合層を取り残すと着色する傾向が
非常に高く，光沢も低下することから吸水によるコン
ポジットレジン自体の劣化が考えられ，審美性以外に
も機械的強度にも関係する可能性があるため，研磨操
作は必要であることが示された。
　審美性修復に対する社会的需要は，現在もなお強ま
る傾向にある。このような要求が修復用コンポジット
レジンの急速な発展を促し，より長期に亘る摩耗抵抗
性，および高い色調安定性，加えて操作性がより簡便
な製品の開発に多くの努力が払われている。したがっ
て，修復物表面の着色を極力抑えられるコンポジット
レジンを検索することは，審美修復の成否を担うこと
として本研究は意義深いものと考えられる。
結 論
　フロアブルコンポジットレジンとペーストタイプコ
ンポジットレジンに対する研磨の有無による着色試験
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からの色差と未重合層の厚さ，および光沢度の差を検
討し，以下の結果を得た。
1．着色試験により，フロアブルコンポジットレジ
ンはペーストタイプと同様に未研磨群では研磨群
と比較して有意に色差が高かった。
2．フロアブルコンポジットレジンの着色性はフィ
ラーの重量率よりも容積率に依存する傾向であっ
た。
3．各フロアブルコンポジットレジンの未重合層の
厚さは様々であった。
4．フロアブルコンポジットレジンはペーストタイ
プと同様に未研磨群は保管期間の延長とともに光
沢度に著しい差が生じた。
5．フロアブルコンポジットレジンの EFQ は，他
のフロアブルコンポジットレジンとペーストタイ
プコンポジットレジンと異なり，未研磨群も着色
試験後の色差に有意な差は認められなかった。
　以上より，フロアブルコンポジットレジンはペース
トタイプと同様に光照射後に表層に未重合層が存在
し，研磨操作により着色が抑えられることが示され，
臨床においても長期間の色調の安定性を得るためには
研磨操作は必要であることが示された。
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